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(57) Zusammenfassung 

Mit Amino-, Epoxy-, Imidazoline Bernsteinsaureanhydrid-, Cyclohexyl-, Harnstoff- und/oder Vinylgruppen aufweisen- 
den Trialkoxysilanen beschichtete silikatische Fullstoffe aus der Gruppe der Schichten- oder Phyllosilikate werden in Korrosions- 
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stoffe. 



1 . 



BNSDOCID: <WO_9002779A1 I > 



LEDIGUCH ZUR IN FORMA WON 



Code, die zur Identifizierung von PCT-Vertragsstaaten auf den Kopfbogen der Schriften, die Internationale 
Anmeldungen gemass dem PCT verofFentlichen. 



AT 


Ostcrreich 


E5 


Span icq 


ML 


MaU 


AU 


Au&raJien 


n 


Ftnnfand 


MR 


Mauritanien 


BB 


Barbados 


FR 


Frank reich 


MW 


Malawi 


BE 


Bclgten 


GA 


Gabon 


NL 


Niederlaode 


BF 


Burkina Faso 


GB 


Vcrcinigtes Konigreich 


NO 


Norwegeii 


BG 


Bulgsricn 


HU 


Ungam 


RO 


Ruminkn 


BJ 


Benin 


rr 


Itabcn 


SD 


Sudan 


BR 


Brasilien 


jp 


Japan 


SE 


Scbweden 


CA 


Kanada 


KP 


Dernokratache VotksrepubHk Korea 


SN 


Senegal 


CF 


Zentrate A&ikanischc Rcpublik 


KR 


RepubHk Korea 


su 


Soviet Union 


CG 


Kongo 


U 


Liechtenstein 


TD 


Tachad 


CH 


Scfaweiz 


IK 


Sri Lanka 


TG 


Togo 


CM 


Kamcrun 


ID 


Luxemburg 


US 


Veremjgte Staaten von Amcriia 


DC 


DeuUcfaknd, Buodesrepubttk 


MC 


Monaco 






DK 


Danemark 


MG 


Madagaskar 







BNSOOCID: <WO 9002779A 1 _l_> 



WO 90/02779 PCT/ AT88/0007 1 



VEHWENDUNG VON MIT TRIALKOXY5ILANEN 
BESCHICHTETEN FULLSTOFFEN 



Die vorliegende Erfindung bezieht sich auf modifizierte FUllstoffe, 
insbesondere auf silikatische FUllstoffe aig der Gruppe der Schichten- 
? Oder Phyllosilikate f die zur Modifizierung ihrer EigenschaTten 
mit Silanen behandelt worden sind, vgl.hiezu etwa E.P. Plueddemann , 
Silane Coupling Agents, Plenum Press New York (1982), Kapitel 7, 
S. 167-205. 



Generell werden Silane zur Haftungsverbesserung zwischen FUllstoff 
10 und Polymer eingesetzt. Als Adhasionspromotor ergeben sie verbesserte 
mechanische Starke und chemische Resistenz des Ve rounds toffs . Die 
FUllstoffoberflache tritt mit dem Polymer Uber katalytische Aktivitat , 
Orientierung molekularer Segmente und andere Modifikationen der 
Polymer-Morphologie an der PhasengrenzflSche In Wechselwirkung 
15 siehe hiezu AT-B-263 973, GB-A-2 038 302, GB-A-2 052 458. 

Die Oberflacnennxxiifizierung flihrt bei FUllstoff en auch zur Beein- 
flussung der rheologischen Eigenschaften durch Anderung der Benetzung, 
Dispersion, Viskosita\t, Thixotropie und des FlieBverhaltens im 
Bindemittel .Die Modifizierung erhoht die Bindungskrafte in der 

20 Grenzschicht durch Reaktion oder besseres Anlegen von Polymersegmenten 
und durch Aufheben eventueller Inhibitoreffekte des FUllstoffs 
auf die Hartung des Polymers. Anderseits kann eine erhohte Bmchwahr- 
scheinlichkeit in sprdden Harzen oder FUllstoffen Verbe sserungen 
durch eine Modifikation der Oberflache aufheben bzw. verschleiern. 

25 So bringen weiche FUllstoffe in harten Polymeren trotz Modifizierung 
kaum Verbe sserungen. Zu solchen sprdden Polymeren zahlen thermoplasti- 
sche Acrylharze, Methacrylat-Styrol-Copolymere , verschiedene Epoxide, 
Polyphenyl sulfide , Polys tyrole (hart), Styrol-Acrylnitril-Copolymere 
(SAN) und andere. 

50 Eine Silarmxiifizierung weicher FUllstoffe ist vor allem bei flexiblen 
Harzen und Gummi vorteilhaft. Zur Erhdhung ihrer Festigkeit sind 
Zusatze harterer FUllstoffe mbglich. 

Bei Thermoplasten spielen Homopolymerisationen und Nukleierungsef^fekte 
die entscheidende Rolle ,beispielsweise bei PE-Msthacrylatsilan-Systemen. 
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Inhibitoreffekte bezUglich der Hartung des Verbundes t re ten vor allem 
bei Metal loxidoberflachen auf, aber auch silikatische Oberflachen 
(wie bei Talk, Glinmer etc.) kbnnen Peroxidhartungen inhibieren. 
Durch eine Silanraodifizierung kann diese Emiedrigung der Vernetzungs- 
5 exothermen verhindert werden (z.B. bei ungesattigten Polyestem) . 

Die Modifizierung der Fulls toff e beeinflufit auch Hire Dispergierbar- 
keit.Ebenso wird die Viskositat eines den FUllstofT enthaltenden 
Mediums durch eine Modifizierung der FlillstofTe mit Silanen verahdert, 
wbbei generell eine Emiedrigung der Viskositat zu erwarten ist,Saure- 
1 0 Basen-Eigenschaften aber eine wichtige Rolle spielen . Neutral e Polymere 
erfordern fUr eine gute Dispersion oberflachenaktive Additive, 
jeder polare Zusatz erniedrigt die Viskositat . Dabei werden saure 
Zusatze fur basische FUllstofTe und basische Zusatze fUr saure 
Killer verwendet. Saure Killer sind u. a. Kieselgel t Quarz, Kaolin; basische 
15 FUllstofTe sind z.B. Talk (schwach), Cal ci t , Magne sit , Aluminiurahydroxid , 
Die relative Aciditat eines FUllstofTes wird durch seinen isoelektri- 
schen Punkt im Wasser bestinmt . 

Gute Dispergierbarkeit ohne Zusatze ergeben saure FUllstofTe in 
basischen Polymeren und basische FUllstofTe in sauren Polyrreren* 
20 Lewis-Sauren ( Titanate ) sind fUr saure Fuller in basischen Polymeren 
geeigrtet, nicht aber fUr basische Fuller in sauren Polymeren. 

Saure FUller in sauren Polymeren und basische Killer in basischen 
Polymeren benbtigen Zusatze .Kationische Silane oder Lewis-Sauren 
ergeben die besten Resultate bei sauren Full s toff en in sauren Polymeren 
25 und manche Verbesserung bei basischen FUllstoffen in basischen 
Polymeren. 

Neutrale Silane, welche mit katalytischen Mengen an Aminen oder 
Titanaten modifiziert worden sind, sind generell efTektiver als 
ria^ reine Si 1 an . Oberfl achenakt ive Zusatze erhohen auch die Kupplungs- 
30 kraft neutrale Silane. 

Trotz dieser bekannten , e ingehend untersuchten Zusaninenhange und 
der Vielzahl von verschiedensten , mit unterschiedlichen Silanen 
modlfizierten FUllstoffen besteht nach wie vor ein Bedarf nach 
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Rillstoff en , insbesondere silikatischer Natur.mit gegenuber den 
bekannten Produkten noch welter verbesserten Eigenscnaften. 

tfcerraschendervreise wurde nurmehr gefunden, daB eine Nachbenandlung 
von Scnichtsilikaten, insbesondere Talk, Chlorit und Glinmer, mit 
5 speziellen Silanen zu modifizierten FUllstoffen mit Uberlegenen 
Eigenschaften in Korrosionsschutzlacken,Spritzfmiern und Einbrenn- 
steinschlagfullern flihrt. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist sonit die Verwendung 
von rait Amino-, Epoxy-, Imidazolin-, Bemsteinsaureanhydrid- .Cyclonexyl- , 
10 Hamstoff- und/oder Vinylgruppen aufweisenden Trialkoxysilanen, allein 
Oder in Kombination.beschichteten silikatischen FUllstoffen aus 
der Gruppe der Schichten- Oder Phyllosilikate , insbesondere auf 
der Basis von Talk. Chlorit und Gllnmer, in Korrosionsschutzlacken , 
SpritzfUllem und Einbrennsteinschlagfullern. 

15 Beispiele fur erfindungsgemaB als Modifizierungsmittel bevorzugte 
Silane sind Aminopropyltri^thoxysilan (CH^SUCCHg^.^opropyl- 
triethoxysllan H^N (CH 2 ) 3 Si(OC^) 3 ,Aminc^thylaminopropyltri m ethoxy- 
silan H^(OT 2 )^(CH 2 ) 3 Si(0C^)3,GlyciQYl^vpropyl-trl^ti TO xysilan 

20 H 9 c£w^0(C^) 3 Si(0C^)3,Vinyltr^th^ 0,0 = CHSiCCCHg^.Vi- 

nyltriethoxysilan H 2 C = GHSi(0C 2 H 5 ) 3 ,Vinyl-tris(B- m ethoxyetho X y)-silan 
H.C = 0^1(00^0013)3 und Virylberizylaminoethylaminopropyl-triinethoxy- 
silan CH^^CiyJHCCH^^CCH^gSiCOCHgJg, 4,^Dinydro-l-[3-(trieth- 
oxysilyl )-propyl ]-lmidazol HgCM^CCH^gSiCOCgH^, 

(3-Triethoxysilylpropyl )-bernsteinsaureanhydrid 
0 

30 ^C-OL 
d i 

N C-CH-(CH 2 ) 3 -Si(0C 2 H 5 ) 3 , 

Cyclonexylethyl-trimethoxysilan C ,^ . 

35 9 H j (CH 2 ) 2 ^- Sl(0CH 3 ; 3 

C 



V 
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B-C3^-Epox7-c7clohexyl)-ethyl-trimethoxysilaii 

C ^ y-(CH 2 ) 2 -Si(OCH^) j unci Bis-trimethyl- 

-C^ 0 

silylharnst of f C-CBH-Bi (CHj) j] 2 . 

Vorteilhafte Ergebnisse v/urden be I Elnsatz kationischer Silane 
erzielt, beispielsweise bei Verwendung von Arali^rx^?yltriethoxysilan. 

10 x)ie Msnge des erfindungsgemaS aufgebrachten Silans kann zweckmaBig 
bis zu etwa 2&, bezogen auf das Trockengewicht des FUllstoff es, 
betragen. 

Das Aufbringen der speziellen Silane auf die FUllstoffe kann nach 
speziellen Methoden erfolgen, beispielsweise nach der Slurry-Methode, 
15 in welcher der zu behandelnde FUllstoff mit einem geeigneten Ldsungs- 
mittel, z~.B. Ethanol, Isopropanol oder Testbenzin, zu einem Brei 
angerunrt und das im Losunganittel geloste Be schich tungsmi 1 1 el 
(Coatingmittel) zugegeben wird. Nach dem Unterruhren wird die resultie- 
rende Aufschlanrnong sorgfaltig homogenisiert. Ein anschlieBendes 
20 Stehenlassen und Trocknen ergibt den gecoateten FUllstoff. Ein 
weiteres Herstellungsverfahren sieht das Eirurunren des Coat ingsmi 1 1 e 1 s 
in verxJLinntem oder unverdlinntem " &ustand und ein Homogeni sieren 
in einem Hoc^eistungsrUhrer vor. SchlieBlich kann auch das geloste 
Silan direkt auf den in einem Luftstran bewegten FUllstoff aufgesprunt 
25 werden. 

Die erfindungsgemaB gecoateten FUllstoffe weisen unerwartet vorteil- 
hafte Eigenschaften auf. So ergibt eine Silanisierung von Talk 
oder Plastori^ (Magnesium-Kaliun^AlunrLmunsilikat) , Chlorit und 
Glinmer mit einem Substituenten der vorstehend genannten Art aufweisen- 

30 ijen Trialkoxy silan bei Anwendung dieser gecoateten FUllstoffe in 
Korrosionsschutzlacken auf der Basis wasseriger Epoxidharzsysteme 
eine ausgepragte Verbesserung der Korrosionsbestandigkeit, wie 
Messungen im SalzsprUhtest belegen. Ein analoges Vernal ten zeigen 
gecoatete Talk-FUllstoffe in Alkydharzsystemen. ErfindungsgemaB 

35 gecoatete Talksorten haben sich auch in SpritzfUllern auf der Basis 
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ungesattigter Polyesterharze oder PU-Harze gegenliber ungecoateten 
Rillstoffen als deutlich besser hinsichtlich Verlaufeigenschaften 
und Oberf 1 achene i genschaften sowie hinsichtlich mechanischer Eigen- 
schaften wie z.B.Steirischlagbestandigkeit .erwiesen. 



10 



Die nachfolgenden Beispiele sollen die Erfindung naher erlautern. 
Beispiel 1: 

Der erflndungsgemaB nachbehandelte FUllstoff flihrt zu einer deut lichen 
Verbesserung der lacktechnischen Eigenschaften eines Einbrerm-FUllers 
fUr Kraftfahrzeuge auf der Basis eines wasserlbslichen Polyurethanhar- 
zes, wie die nachstehende Gegeniiberstellung vcn Versuchsrezepturen 
(Ansatz l: mit erfindungsgemaB gecoatetem FUllstoff; Ansatz 2: 
ungecoateter FUllstoff nach dem Stand der Technik) und die danit 
erhaltenen Ergetnisse zeigen. 



15 



20 



25 



50 



Versuchsrezepturen : 

Ansatz 1 

FUR-Bindemittel Ercusol®(fettsaiiremodifizierte 

Polyurethandispersicn ; 50#ig im Wasser) 250,2 

Netz- und Dispergiermittel Additol R (AniratLum- 
salz eines modifizierten Acrylatpolymerisats , 

10#ig in HgO) 4,8 

nichtionisches Antischaurmittel (Surfynol) 0,9 

Wasser 157,8 

Korro si cris inhibitor 0 , 7 

Ti0 2 -Pigment , ca. 0,6pm 143,0 

Eisenaxi<t>igment, 0,2pm 7,5 

Schwerspat, 0,8pm 75,3 

mit 1,5% Aminosilan behandelter Chlorittalk 

(10 Mm) 75,3 

unbehandelten Chlorittalk (10pm) 



PUR-Bindemittel 

Vemetzer Hexamet^cxymethylnielamin (Qyme^) 



Ansatz 2 



250,2) 
) 
) 



4,8 



°>9>L5 min 
157j8 *lahlen 

0,7£n 
^erl- 
l^°kjhle 

7,5j 

75,3) 

) 
) 

~ ) 
75,3) 



150,7 150, 7) Auf - 

133,8 133,8 )laCken 

1000.- 1000.- (Gew.- 

Teile) 



55 



Nach dem Lackauftrag mittels Spritzautcmat auf Fe-Blech ST-30 und 30 min 
Trocknung bei 120°C wurden di folgenden PrUfungen vorgencnroen: 
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1) Korrosionsschutz nach ASTM-B/117-64 

2) Steirischlagtest 

3) Hafrnenp Ik-Test 

4) ErichsentiefXing 
5 5) Glanz 

6) Decklackstand (mit einem handelsublichen Kfz-Reparaturlack auf Alkyd- 
Basis) 

Ergebnisse : 

Ansatz 1 Ansatz 2 

10 r \ ^FliEne^X f^ache * 

Zu 1) Salzspruntest nach 

150 Stunden (35 Mm Film auf kathodischer 

Tauchl ackierung KTL) , Blasengrad — > m2/gl in Ord. m4/gl-2 nO-l/gl 

Zu 2) Steinschlagest 
1 5 (24 h nach Trocknung) 

(Bewertung: 10-sehr gat 

(kein Abblattern) 

0- total abgeblattert) 
(30pm Film auf KTL) ^ 7 3 

20 Zu 3) Hahnenpik-Test (2 Wochen nach Trocknung) 
(Bewertung: 10-keine Verletzung des Deck- 
lacks, keine Verletzung des Fullers 

0-Durchschlag 
bis zum Substrat) 

25 Fliller: 30 +^5 pm 

Decklack: 30pm) — > 5 2 

Zu 4) Erichsentiefung (24 h nach Trocknung) 

(auf KTIr-Grund) , 30+ 5pm->2,4nin 2,4mm 1,6mm 

Zu 5) Glanz (24 h nach Trocknung, 20°) 
30 (auf Glas, 100pm NaBfilm) > 28 20 

Zu 6) Decklack-Stand 

(48 h nach Auftrag mittels Spritz- 

pistole, 30 +.5 pm) > sehr gut maBig 

Beispiel 2: 

35 Der erfirKiungsgemaB nachbehandelte Full staff ergibt auch eine deutliche 
Verbesserung der lacktechnischen Eigenschaften einer Dispersions-Rost- 
schutzf arbe auf der Basis einer Kcmbination einer Polyurethan-Dispersion 

mit einer Acrylat-Copoylmerisat-Dispersicri, wie die nachstehende 

Gegenuberstellung von Versuchsrezepturen (Ansatz 1: mit erfindungs- 

40 gemaS gecoatetem FUllstoff ; Ansatz 2: ungecoateter FUllstoff nach 

dem Stand der Technik) und die damit erhaltenen Ergebnisse zeigen. 
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Versuchsrezep tur : 

Ansatz 1 Ansatz 2 

PUR-Dispersion NeoRei® (aliphatische Polyurethan- 

dispersion, 34%ig in Wasser) 158,1 158.1) 

■ 

5 anionische Acrylatcopolymerdispersion ) 
Neocryf^ (42&Lge wasserige Dispersion) 127,9 127,9) 

) 

Pigmentverteiler 1,9 1,9) 

silanmodifizierter Entschaumer Neocryl 
(25%ig in Toluol) 

1 0 Korrosions inhibitor 

Butylglycol 

Ti0 2 -Pigrnent, 0,6pm 
Eisencocidpigment, 0,2jjm 
Zinkphosphat, 2 - 3 urn 

^5 mit 1% kationisch -flwdifiziertem Aminosllan 
behandelter Chlorittalk" (30mih) 
unbehandelter Chlorittalk (30pm) 
PUR-Dispersion NeoRez^ (34#ig) 

Acryl atgCopolymer-Di spersion 
20 Neocryl® (42%ig) 

silanmodifizierte Entschauner NeocryJ® 

Butylglycol 



4,8 


4,8 




1,9 


1,9 


I 


57,6 


57.fi. 




42,8 


42,8 




4,8 


4,8 


II 


38,4 


38,4 




105,6 








105, 6^ 




227,0 


227, (f 




183,8 


183,8 


III 


9,6 


9,6 




35,8 


35, a. 





1000.- 1000. -(Gew.- 

Teile) 

25 Zur Herstellung der Rostschutzfarbe wird Teil I intensiv vordispergiert , 
dann mit Teil II konplettiert und 30 min am Dissolver dijspergiert, 

Teil III wird mittels eines KaXigruhrers vorgexnischt (10 min), 
worauf die 

Telle I + II nach dem Bispergieren mit Teil III unter Verwendung 
30 des Kafigriinrers aufgelackt werden. 

Nach dem Lackauftrag mittels Spritzautomat auf Fe-Blech ST-30 ( 30^m 
Trockenfilm) erfolgt die Prtifung der Salzspruhbestaridigkeit nach 
einer Woche LuTttrocknung gemaB ASTM B 117/64. 

Ergebnisse: 

35 (Durchschnittswerte aus je 3 PrUfplatten) 

Salzspruhtest nach ASTM B117/64 - Endbeurteilung nach 250 Stunden: 
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10 



Blasengrad 



Flache 



Beispiel 3: 



Ansatz 1 
in Oixiiung 



Ansatz 2 

m3/gl-3 

m3-4/gl-5 

teilweise 
Unterwandemng 



Der erf indungsgeroaB nachbehandel te FUllstoff ergibt weiter- 
hin eine Uberlegene Steinschlagbestandigkei t In einera 
EinbrennsteinschlagfUller auf Alkydharzbasis , wie 
die nachfolgende Gegenliberstellung von Versuchsrezeptu- 
ren (Ansatz 1: mit erf indungsgemaB gecoatetem FUll- 
stoff; Ansatz 2: ungecoateter FUllstoff nach dem Stand 
der Technik) und die damit erhaltenen Ergebnisse zeigen. 



15 



20 



25 Vialkyd (Slfreies 



116,2 
120 t 6 



Versuchsrezeptur Ansatz 1 
Titandioxid RN 59,D M 

fixe FrO^ liim 
Talk silanbehandelt 

(Aminoethyl-amino- 
p ropy 1 - t rime thoxy- 
silan}^ l-2m 

I5i& f unb * handelt - D &0 

Pyrogene Kieaelsaure 



103,3 

3,4 
0,9 



Alkydharz, 70 #ig) 245,8 
hochsiedendes arpraatenreiches 
Lbsungsmittel Shsllsol A/Batanol 
(7:3) 185,0 



Ansatz 2 
116,2 
120,6- 



103,3 
3,4 
0,9 

245,8 

185,0 



30 


Paste 

Vialkyd (olfreies 


775,2 


775,2 




Alkydharz, 70 %ig) 


172,1 


172,1 




Hexame thoxyme thy 1- 






35 


melamln 
Verlaufhiittel 
Additol XL 480 


51,7 
1.0 


51,7 
1,0 






1000 


1000 



(Gew. -Telle) 
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Die Lackvlskositat (nach DIN 53211, 23°C) bet rag t ca. 40s, Nach 
VerdUnrimg mit Shell sol A/Butanol 7/3 belauft sich die Spritzviskositat 
(DIN 53211, 23°C) auf ca. 23 s* Das Einbrennen des SteinschlagfUllers 
erfolgt bei 150°C,25 min. Das Alkyd/Melamin-Verhaltnis betragt 
5 85/15, das Verhaltnis Pignrent/Bindemittel etwa 1/1. 

Die Steinschlagbestandigkeit , ermittelt nach einer W-PriifVorschrirt 
mit einem VW-Steinschlaggerat , 1st wie folgt: 

Ansatz 1 Ansatz 2 

Bewertung 1 (sehr gut) 6 (sehr schlecht) 
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FAXENIAI^EutHE: 

1. Verwendung von mit Ami nr>> 7 Ppnxy- 1 Tmi ri^Tr rt i n— } Bem5=ttf>1 n< ^h ire ^rnhyrirl d- , 

Cyclohexyl- , Hams toff- und/oder Vinyl gruppen p.nfweisenden Trialkoxy- 
silanen, allein Oder in Kanbination, * beschichteten silikatischen 
FUllstofTen aus der Gruppe der Schichten- oder Phyllosilikate , 
5 insbe sonde re auf der Basis von Talk,Chlorit und Glimmer, in Korro- 

sionsschutzlacken, SpritzfUllern und EiribrenristeinschlagfUllern, 

2. Verwendung von mit Amlnopropyl trime thoxysil an beschichteten 
Schichtensilikaten fur den in Anspruch 1 genannten Zweck. 

3. Verwendung von mit Aminopropyl-triethoxysilan beschichteten 
10 Schichtensilikaten fur den inAjnspruch 1 genannten Zweck, 

4. Verwendung von mit Aminoethyl-aminop beschich- 
teten Schichtensilikaten fUr den in Anspruch 1 genannten Zweck. 

5. Verwendung von mit Glycic^l-^Dxyprx^yl-trlinethoxysilan beschichteten 
Schichtensilikaten fur den in Anspruch 1 genannten Zweck. 

15 6. Verwendung von mit Vinyl t rime thoxysil an beschichteten Schichtensili- 
katen fur den in Anspruch 1 genannten Zweck, 

7. Verwendung von mit Vinyl trie thoxysilan beschichteten Schichtensili- 
katen fur den in Anspruch 1 genannten Zweck. 

8. Verwendung von mit Vinylbenzyl amines thylaininop ropy 1 trime thoxysilan 
20 beschichteten Schichtensilikaten fUr den in Anspruch 1 genannten 

Zweck. 

9. Verwendung von mit 4,5-Dihydrx>-l-[3-(1^iethoxysilyl)propyl ]-imidazol 
beschichteten Schichtensilikaten fUr den in Anspruch 1 genannten 
Zweck. 

25 10. Verwendung von mit ( 3-Triethoxysilylpropyl ) -bemsteiiisaureanhydrid 
beschichteten Schichtensilikaten fUr den in Anspruch 1 genannten 
Zweck. 

11. Verwendung von mit Cyclohexylethyl-trime thoxysilan beschichteten 
Schichtensilikaten fUr den in Anspruch 1 genannten Zweck. 

30 12. Verwendung von mit B-( 3 , 4-Epoxy-cyclohexyl )-e thy 1- trime thoxysil an 
beschichteten Schichtensilikaten fur den in Anspruch 1 genannten 
Zweck. 
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-il- 
ia. Verwendung von mit Bis-trin^thylsilyliiarnstoff beschlchteten 
Schichtensilikaten fur den in Anspruch 1 genannten Zweck. 

14. Verwendung der silanmodifizierten FUllstoffe nach den Anspruchen 
1 bis 13, mlt der MaBgabe, daB sie "mit bis zu 2% des Silans, 
bezogen auf das Trockengewicht des FUllstofTes, beschichtet 
sind. 
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